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(54) Bezeichnung: VERFAHREN ZUR KONTINUIERLICHEN HERSTELLUNG VON HOCHMOLEKULAREM POLYESTER 
SOWIE VORRICHTUNG ZUR DURCHFUHRUNG DES VERFAHRENS 

< 

r ^ (57) Abstract: The invention relates to a method for producing high-molecular polyester such as polyethylene terephthalate (PET), 
polybutylene terephthalate (PBT), polynaphthalene terephthalate (PEN), polytrimethylene terephthalate (PTT) and/or polyester of 
other dicarboxylic acids and diols, including the copolymers of the same. The invention also relates to a device for carrying out said 

fs| method, the device being a single-stage tower reactor by which means a method involving only two reactors is carried out for the 

"^f entire process. 



(57) Zusammenfassung: Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Herstellung hochmolekularer Polyester wie z.B. Polyethylen- 
terphthalat (PET), Polybutylenterephthalat (PBT), Polynaphthalentherephthalat (PEN), Polytrimethylenterephthalat (PTT) und/oder 
Polyester anderer Dicarbonsauren und Diole einschliesslich ihrer Copolymere. Ebenso betrifft die Erfindung eine Vorrichtung zur 
Durchfiihrung dieses Verfahrens. Bei dieser handelt es sich um einen einstufigen Turmreaktor mit dem ein Verfahren, bestehend aus 
nur zwei Reaktoren, fur den Gesamtprozess zur Verfugung gestellt wird. 
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Verfahren zur kontinuierlichen Herstellung von 
hochmolekularem Polyester sowle Vorrichtung zur 
Durchfuhrung des Verfahrens 

Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Herstellung 
hochmolekularer Polyester wie z.B. Polyethylen- 
terphthalat (PET) , Polybutylenterephthalat ( PBT ) r Po- 
lynaphthalentherephthalat (PEN) , Polytrimethylen- 
terephthalat (PTT) und/oder Polyester anderer Dicar- 
bonsauren und Diole einschliefilich ihrer Copolymere. 
Ebenso betrifft die Erfindung eine Vorrichtung zur 
Durchfuhrung dieses Verfahrens. Bei dieser handelt es 
sich urn einen einstufigen Turmreaktor mit dem ein 
Verfahren, bestehend aus nur zwei Reaktoren, fur den 
Gesamtprozefi zur Verfugung gestellt wird. 

Aus dem Stand der Technik sind Verfahren zur kontinu- 
ierlichen Herstellung von Polyestern bekannt, bei de- 
nen mehrstuf ige Reaktorsysteme verwendet werden, die 
aus drei bis funf verschiedenen miteinander verbunde- 
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nen Reaktionskesseln bestehen. Bei diesen Verfahren 
wird die Polyesterbildung in mehreren Reaktionsstu- 
fen, die zumeist als Rtihrkessel ausgebildet sind, 
durchgeftihrt, die raumlich voneinander getrennt ab- 
5 laufen: Die Veresterung, die Umesterung, die Vorkon- 

densation, die Polykondensation und die Polyvereste- 
rung. Die Reaktionsbedingungen ftir die Veresterung 
liegen dabei bei Temperaturen zwischen 200 und 280 °C 
und Drticken zwischen 0 und 4 bar, wahrend die Bedin- 

10 gungen ftir die Umesterung tiblicherweise bei atmospha- 

rischen Drticken sowie bei Temperaturen zwischen 150 
und 240 °C, in Abhangigkeit von den Ausgangssubstan- 
zen, besonders von den Diolen, liegen. Fur die Ver- 
fahren sind niedrige Temperaturen und niedrige Drticke 

15 erstrebenswert, urn ungewunschte Nebenreaktionen zu 

vermeiden. 

So ist aus der DE 35 44 551 Al ein Verfahren zur kon- 
tinuierlichen Herstellung von hochmolekularem Polybu- 

2 0 thylentheraphthalat bekannt, bei dem das Verfahren 

unter atmospharischem Druck durchgef tihrt wird. 

Bei alien aus dem Stand der Technik bekannten Verfah- 
ren ist es wichtig, folgende Bedingungen zu erftillen: 

25 

I) Geeignete ProzeBf uhrung und Ausbildung der Vor- 
richtungen zur Vermel dung von unerwtinschten Ne- 
benraktionen. 

3 0 II) Schnellstmogliche Entfernung der Nebenprodukte 

wie z.B. Wasser, Methanol, THF und Acetaldehyd, 
wodurch das Reaktionsgleichgewicht nach rechts 
verschoben wird und die Hauptreaktion dadurch 
vorrangig ablauft. 



35 
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III) Schonende Behandlung, d.h. kurze Verweilzeit bei 
minimaler Reaktionstemperatur . 

IV) Optimal abgestimmte Druckreduzierung bzw. Tempe- 
5 raturerhohung urn den grofitmogli chert Fortschritt 

der Ver-/Umesterung sowie der Polykondensati- 
on/Polyveresterung zu erreichen. 

V) Hohe Oberf lachenbildung zur Verbesserung der Re- 
10 aktionskinetik. 

Diese Aufgaben konnen durch mehrere hintereinander 
geschaltete Ruhrreaktoren, die nach dem Stand der 
Technik fur diese Prozesse liblicherweise verwendet 

15 werden, nur unzureichend erf till t werden. Dadurch kann 

z.B. die Qualitat des Produktes oder die Menge an un- 
erwunschten Nebenprodukten sowie die Ausbeute negativ 
beeinfluftt werden, wodurch neben weiteren Nachteilen, 
wie Energieverbrauch, Wartungsanf orderungen und Inve- 

20 stitionsaufwand, die Wirtschaf tlichkeit des Verfah- 

rens stark beeintrachtigt wird. 

Ausgehend von diesen Nachteilen des Standes der Tech- 
nik war es Aufgabe der vorliegenden Erfindung ein 
25 Verfahren zur Herstellung von hochmolekularen Poly- 

estern unter Verwendung eines einzigen, integrierten 
Reaktors bereitzustellen, das die Anf orderungen I bis 
V erf (lilt. 

30 Diese Aufgabe wird durch das gattungsgemaJSe Verfahren 

mit den kennzeichnenden Merkmalen des Anspruchs 1 so- 
wie durch die gattungsgemafie Vorrichtung mit den 
kennzeichnenden Merkmalen des Anspruchs 18 gelost. 
Die weiteren abhangigen Ansprtiche zeigen vorteilhafte 

35 Weiterbildungen auf. 



WO 03/042278 



4 



PCT/EP02/12564 



Erf indungsgemali wird ein Verfahren zur kontinuierli- 
chen Herstellung von hochmolekularem Polyester be- 
reitgestellt, basierend auf der Veresterung von Di- 
carbonsauren und/oder Umesterung von Dicarbonsauree- 
stern mit Diolen in Gegenwart von Katalysatoren unter 
simultaner Bildung eines Vorpolymers und dessen Poly- 
kondensation zum hochmolekularen Polyester. Folgende 
Schritte kennzeichnen dabei den Verf ahrensablauf : 

al) Eine Paste und/oder eine Auf schlammung der Di- 

carbonsauren und des Diols wird hergestellt, wo- 
bei ein Molverhaltnis von Diol zu Dicarbonsaure 
von 0,8 bis 1,8 eingehalten wird. Gleichzeitig 
wird die Temperatur zwischen 20 und 90 °C und 
der Druck zwischen 0,1 und 1 bar gehalten. 

a2) Alternativ zu al) kann ein Dicarbonsaureester 

auf geschmolzen und mit dem Diol in einem Molver- 
haltnis von Diol zu Dicarbonsaureester von 1,2 
bis 1,8 bei einer Temperatur von 145 bis 165 °C 
gemischt werden. 

b) Die Produkte aus al) und/oder a2) werden konti- 
nuierlich einem Turmreaktor zugefuhrt. Im Turm- 
reaktor erfolgt dann kontinuierlich, simultan 
und unterbrechungslos die Veresterung bzw. Ume- 
sterung bis zur Vorkondensation, wobei folgende 
Reaktionsbedingungen eingehalten werden: 

bl) Die Produkte aus al) und/oder a2) werden einer 
Temperaturbehandlung bei 170 bis 270 °C und 
Drucken von 0,3 bis 3 bar unterzogen. Gleichzei- 
tig wird eine Teilmenge des und/oder der Kataly- 
sator(en) zugefuhrt, wahrend die Reaktionsdampf e 
in situ aus dem Reaktionsgemisch entfernt wer- 
den. 
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b2) Das aus bl) erhaltene Produkt wird kontinuier- 

lich in eine Rohrstrecke uberfiihrt und der Druck 
wird dabei zwischen 1 und 10 bar, die Temperatur 
5 zwischen 200 und 280 °C gehalten. In diesem Re- 

aktionsschritt werden gleichzeitig 0,03 bis 0,3 
mol Diol zugefiihrt. 

b3) Das Produkt aus b2) wird kontinuierlich in eine 
10 dritte Zone uberfuhrt, wobei ein reduzierter 

Druck von 0,1 bis 2 bar und eine Temperatur zwi- 
schen 230 bis 280 °C eingehalten wird. In diese 
dritte Stufe werden 0,02 bis 0,2 mol Diol und 
eine Teilmenge des und/oder der Katalysator (en) 
15 zugefiihrt. 

b4) Das Produkt aus b3) wird einer weiteren Reaktion 
unterzogen, wobei der Druck zwischen 0,01 und 
0,1 bar sowie die Temperatur zwischen 240 bis 
20 280 °C gehalten wird. 

b5) Das Reaktionsprodukt Wasser aus der Veresterung 
bzw. Methanol aus der Umesterung, die Nebenpro- 
dukte sowie iiberschiissiges Diol aus den Reakti- 
25 onsschritten bl) und b3) bis b5) werden entfernt 

und das Diol nach Reinigung den einzelnen Pro- 
zeBstufen wieder zugefiihrt. 

cl) Das aus b4) erhaltene Vorpolymer wird in einem 
30 iiblichen Polykondensationsapparat bei Temperatu- 

ren zwischen 240 und 290 °C sowie Driicken zwi- 
schen 0,0002 bis 0,003 bar kontinuierlich zum 
Polymer weiterverarbeitet . 

35 c2) Alternativ zu cl) ist es auch moglich, das er- 

haltene Vorpolymer einzuf rieren, zu Pellets zu 
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verarbeiten und einer Nachkondensation in fester 
Phase bei Temperaturen zwischen 160 und 230 °C 
unter Inertgas zu unter Ziehen. 

Das neue Verfahren erlaubt den parallelen, unterbre- 
chungslosen Ablauf der Um-/Veresterung sowie der Vor- 
kondensation von Dicarbonsauren und deren Estern mit 
Diolen in einem einzigen Turmreaktor. Dadurch wird 
erstmals die mechanische und verf ahrenstechnische In- 
tegration mehrerer Prozefistufen fur die Polyestersyn- 
these ermoglicht. 

Bevorzugt werden die in der Stufe bl) entstandenen 
gasformigen Nebenprodukte und das uberschtissige Diol 
mittels eines Hydrozyklons im „statu nascendi" abge- 
trennt. Zusatzlich kann zur Unterstutzung dieser Ab- 
trennung durch den Boden ein Inertgas und/oder ein 
Prozefigas geleitet werden. Der schnellen Abtrennung 
von leichter siedenden Reaktionsgasen kommt eine hohe 
Bedeutung zu in Hinsicht auf die Minimalisierung der 
Bildung von Nebenprodukten durch Auto- und Saurekata- 
lyse. Der Gehalt an Nebenprodukten in der Reaktions- 
masse wird aufgrund der Partialdrucke dieser Produkte 
vom anliegenden Reaktionsdruck und den vorhandenen 
statischen Produkthohen bestimmt: Je hoher der Ge- 
samtdruck, um so hoher die Nebenproduktbildung . Die 
Ausbildung als Hydrozyklon mit auBen liegendem Warme- 
tauscher ist deshalb auf Grund der sich einstellenden 
Thermosyphon-Umwalzung entscheidend fur eine kurze 
Verweilzeit der Nebenprodukte in der Reaktionsmasse 
bei ansteigender statischer Produkthohe und weil fur 
eine sofortige effektive Entgasung im Hydrozyklon und 
im Warmetauscher gesorgt ist. 

Bei der Durchfuhrung einer Veresterung wird in 
Schritt bl) bevorzugt eine Temperatur zwischen 200 
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und 270 °C sowie ein Druck zwischen 0,3 und 3 bar 
eingehalten. Wird dagegen eine Umesterung durchge- 
f tihrt, so wird Schritt bl) bei einer Temperatur zwi- 
schen 170 und 200 °C sowie bei einem Druck zwischen 
5 0,3 bis 1 bar durchgef tihrt . 

Im Schritt b2) wird bei Durchfuhrung einer Vereste- 
rung der Druck bevorzugt zwischen 2 und 6 bar die 
Verweilzeit zwischen 1 und 5 min sowie die Temperatur 

10 bevorzugt zwischen 220 und 280 °C und besonders be- 

vorzugt zwischen 230 bis 250 °C gehalten. Wird dage- 
gen eine Umesterung durchgef tihrt , so wird der Druck 
in der Stufe b2) bevorzugt im Bereich zwischen 2 und 
5 bar, die Verweilzeit zwischen 1 und 4 min sowie die 

15 Temperatur im Bereich zwischen 200 und 240 °C, beson- 

ders bevorzugt zwischen 210 bis 230 °C gehalten. 

In einer vorteilhaf ten Weiterbildung des Verfahrens 
wird in der Stufe b3) das aus der Stufe b2) kontinu- 

20 ierlich zugefuhrte Reaktionsprodukt tiber eine Fall- 

stromkaskade gefuhrt, wobei sich ein urn 20 bis 
60 mbar fallender Druck und eine urn 5 bis 20 °C stei- 
gende Temperatur je Schale einstellt. Bei der Vere- 
sterung entsteht dabei ein Vorkondensat mit 5 bis 20 

25 Wiederholungseinheiten bei einem Umsatz zwischen 97 

und 99,5 %. Bei der Umesterung liegt der Umsatz dage- 
gen zwischen 98,5 und 99,8 %. 

Bevorzugt wird zum normalen ProzeBgas zusatzlich ein 
30 trockenes Inertgas und/oder uberhitztes Prozefigas in 

mindestens die erste Schale unter die Reaktions- 
massenoberflachen gefuhrt. Hierdurch wird die Abtren- 
nung der Nebenprodukte durch "Schleppef f ekt", d.h. 
Sattigung der Gase, untersttitzt. Gleichzeitig wird 
35 die innere Durchmischung der Reaktionsmasse erzielt. 
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Die Verweilzeit in den einzelnen Schalen liegt bevor- 
zugt in einem Bereich zwischen 5 und 15 min . 

In einer weiteren vorteilhaf ten Weiterbildung des 
5 Verfahrens erfolgt die Produktzuf uhr in den Schalen 

zentral. Dabei lauft das Produkt am AuBenrand der 
Schalen gleichmafiig verteilt uber die Auflenwand ab, 
welches der beschleunigten Entgasung dient, und wird 
anschlieBend wieder zentral zusammengeftihrt . 

10 

Der Schritt b4) ist als Fallf ilmzone mit Vorentspan- 
nung ausgebildet und wird bevorzugt bei einer Tempe- 
ratur zwischen 245 und 270 °C und einer Verweilzeit 
zwischen 4 und 30 min, sowie einem Druck zwischen 
15 0,01 und 0,05 bar durchgef uhrt . Dabei entsteht ein 

Vorkondensat mit 10 bis 40 Wiederholungseinheiten bei 
einem Urns at z von 99,8 %. 

Das Reaktionsprodukt wird nach Verlassen einer oder 
20 mehrerer Fallf ilmzone (n) bevorzugt durch einen be- 

heizten Konus zusammengef uhrt, wobei in seinem zen- 
tralen Bereich mittels Spoiler eine Gas- 
Flussigtrennung vorgenommen wird. 

25 Bevorzugt setzt man als Diol 1, 4-Butandiol, Ethandiol 

oder Propandiol ein. Auch fur Cyclohexandimethanol 
ist das Verfahren geeignet. Als Dicarbonsaure kommt 
bevorzugt Terephthalsaure zum Einsatz. Bei der Ume- 
sterung wird als Dicarbonsaureester bevorzugt Dime- 

30 thylterephthalat (DMT) verwendet. Als Katalysatoren 

kommen bevorzugt die bekannten Zinn-, Antimon-, Ger- 
manium-, Mangan-, Calcium- und/oder Titanmetalle 
etc., insbesondere als deren organische Verbindungen, 
zum Einsatz. Die Katalysatoren konnen auch in einer 

35 porosen Tragersubstanz untergebracht sein urn eine ge- 

zielte Wirkung zu entfalten. 
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Erf indungsgemafi wird ebenso eine Vorrichtung zur 
Durchfuhrung des beschriebenen erf indungsgemalien Ver- 
fahrens bereitgestellt, die mindestens einen Ruhrap- 
parat, Reaktionszonen fur die gleichzeitige Vereste- 
rung oder Umesterung und Vorkondensation ebenso wie 
mindestens einen Polykondensationsreaktor fur Fest- 
und/oder Flussigphase aufweist. Die einzelnen Reakti- 
onszonen sind dabei in einem Turmreaktor vereinigt 
und mindestens mit einem Reaktor fur die Polykonden- 
sation verbunden. 

Der Turmreaktor ist dabei f olgendermaBen aufgebaut: 
Im unteren Drittel ist der Turmreaktor in Form eines 
Hydrozyklons mit anhangendem Warmetauscher ausgebil- 
det und weist eine Zufuhrung fur die Paste, die Auf- 
schlammung und/oder das flussige Rohstof f gemisch auf. 
Der Hydrozyklon ist liber eine Druckleitung mit der 
Kopfseite des Turmreaktors verbunden. Dabei ist die 
Kopfseite des Turmreaktors im oberen Drittel in Form 
einer Fallstromkaskade ausgebildet. Diese Kaskade ist 
liber ein geeignetes Zulaufrohr mit dem mittleren Teil 
des Turmreaktors verbunden, der in Form einer ein- 
oder mehrstufigen Fallfilmzone mit Vorentspannung 
ausgebildet ist. 

Bevorzugt weist der Hydrozyklon einen Brudenstutzen 
auf und ist im unteren Teil des Turmreaktors mit ei- 
nem Warmeaustauscher verbunden. Dadurch wird es er- 
moglicht, das Produkt in naturlichem oder erzwungenem 
Kreislauf uber den Warmetauscher in den Hydrozyklon 
zu fuhren. 

In einer vorteilhaf ten Ausgestaltung weist der War- 
meaustauscher einen separaten Gaskamin auf, der in 
einen oberen Teil des Zyklons ftihrt. 
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Bevorzugt weist die Kaskade mindestens zwei, beson- 
ders bevorzugt vier Schalen auf . Dabei kann in minde- 
stens einem Kaskadenbereich ein Rtihraggregat zur Un- 
terstutzung der Eingabe von Diol oder Additiven inte- 
griert sein. 

Die Druckleitung ist bevorzugt als Doppelmantellei- 
tung ausgebildet, die sich im Inneren der ersten 
Kopf kaskade als Heizwendel fortsetzt. 

Die Druckleitung kann dabei mit einer Volumenf order- 
pump e und statischen Mischelementen oder einer Misch- 
pumpe ausgestattet sein. 

Bevorzugt weist der Hydrozyklon einen Inertgasein- 
tritt mit geeignetem Gasverteiler in seinem konischen 
Bereich auf. 

In einer vorteilhaf ten Ausgestaltung besitzt eine der 
Kopfschalen im Brudenbereich ebenfalls einen Inertga- 
seintritt. Die Reaktionsgase und/oder Fremdgase wer- 
den bevorzugt von Reaktionszone zu Reaktionszone im 
Gleichstrom mittels abgetauchter Zufuhrung durch die 
Reaktionsf liissigkeit geleitet. 

Bevorzugt weist die Vorentspannungszone zur Fallfilm- 
zone ebenfalls die Form eines Hydrozyklons auf, der 
den Flash-Effekt unterstiitzt und fur angemessene 
Trennung der Flussig-/Gasphasen sorgt. 

Die Zufuhrung des Produktes aus der Vorentspannungs- 
zone zur Fallfilmzone erfolgt durch geeignete Gestal- 
tung des Ablaufes daraus im konzentrischen AuBenbe- 
reich der Fallf ilmzonen und das Produkt wird liber 
Gassen im Rohrfeld gleichmaiiig verteilt. 
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Ebenso 1st es bevorzugt, daB die Fallf ilmzone minde- 
stens ein Rohrfeld aufweist. Jedem Rohr des Rohrfel- 
des ist dabei ein Einlauf zylinder zugeordnet, der ei- 
ne gleichmaBige Benetzung der' Rohrinnenseite sicher- 
stellt, wobei dieser mit uberlappenden, nicht-axialen 
Schlitzen am Umfang ausgestattet ist, aufgrund des 
Schlitzdruckverlustes eine konstante Fullhohe ober- 
halb der Rohrreihen erzeugt wird und einen Maxi- 
maliiberlauf mit gezackter Krone besitzt, wobei die 
Schlitze so ausgebildet sind, daB Viskositatsunter- 
schiede nur vernachlassigbare Anderungen der Fullhohe 
bewirken, wohl aber eine proportionale Anderung von 
Fullhohe zu Flussigkeitsdurchsatz . 

Ebenso ist es bevorzugt, daB die Lange der Fallfilm- 
rohre so bemessen ist, daB eine totale Benetzung er- 
f olgt . 

Bevorzugt wird der Durchmesser der Fallf ilmrohre gro- 
Ber als die groBte auftretende Reaktionsdampfblase 
ausgewahlt. Die Reaktionsbruden sind dabei im Gleich- 
strom mit dem abwarts flieBenden Produkt gefuhrt. 

Das Fallf ilm-Rohrfeld kann vorzugsweise auch zur War- 
meubertragung genutzt werden. 

Bevorzugt ist der gesamte Turmreaktor mit einem Man- 
tel zur Beheizung mit organischen Heizmedien in 
Dampfform ausgertistet. 

In einer weiteren vorteilhaf ten Ausgestaltung sind 
samtliche Warmetauschf lachen in den einzelnen Zonen 
fur flussige Warmetrager zur prozeBrelevanten Tempe- 
ratur- und Warmemengenverteilung ausgertistet. 

Anhand der folgenden Figuren und des Beispiels soil 
der erf indungsgemaBe Gegenstand naher erlautert wer- 
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den, ohne diesen auf diese Ausftihrungen einzuschran- 
ken . 

Fig. 1 zeigt den schematischen Aufbau eines Turmreak- 
5 tors (1) . Eine Auf schlammung der Dicarbonsaure mit 

dem Diol oder der geschmolzene Dicarbonsaureester und 
das Diol werden im unteren Bereich eines am Turmreak- 
tor hangenden Warmetauschers (5) unter Druck in die 
Reaktionsmasse eingespritzt, wobei es durch geeignete 
0 Ausftihrung des Einspritzstutzens (3) zu einer optima- 

len Durchmis chung mit dem im Unterteil bef indlichen, 
siedenden Reaktionsprodukt kommt. Hier kann auch ein 
Katalysator, der fur einige Polyesterreaktionen vor- 
teilhaft ist, eingespeist werden. Der Warmetauscher 
5 sorgt fur die Aufwarmung des Gemisches auf Reaktions- 

siedetemperatur . Das siedende Reaktionsgemisch ge- 
langt iiber eine kurze Verbindungsleitung, die tangen- 
tial in einen Hydrozyklon (2) mundet zur weiteren Re- 
aktion. Zur schnellen Reaktionsgasabf uhr aus der Re- 
20 aktionsmasse wird der Hauptteil dieser Gase liber eine 

gesonderte Leitung, einen Dampfkamin (6), aus dem 
Warmetauscher in den Gasraum des Zyklones geleitet. 

Im Hydrozyklon (2)findet eine weitere Entgasung bei 
25 Fortsetzung der Reaktion statt. Das reagierte Produkt 

gelangt liber eine kurze Verbindungsleitung am FuB des 
Zyklons in den Warmetauscher (5) zurttck, so daB ein 
natiirlicher Umlauf entsteht. Das gesamte Reaktionsgas 
wird oberhalb der Reaktionsmasse aus dem Dampfraum 
30 des Hydrozyklons (2) abgefiihrt . 

Bei besonders empf indlichen Produkten, wie z.B. bei 
der Herstellung von PBT, entsteht durch Zyklisierung 
von Butandiol das unerwtinschte Tetrahydrof uran (THF) . 
35 Die Bildung wird durch Prasenz von Wasser, das bei- 

spielsweise bei der Veresterung entsteht, verstarkt. 
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Vorteilhaft kann in dies em Falle im unteren Bereich 
des Zyklones ein vorgewarmtes , ungesattigtes Schlepp- 
gas oder iiberhitzter Prozefibriiden eingeleitet werden, 
wodurch die Entfernung von, insbesondere Wasser, 
5 Methanol, Acetaldehyd oder Tetrahydrofuran aus der 

Reaktionsmasse beschleunigt wird. 

Ein Teilstrom des entgasten Reaktionsproduktes wird 
aus der unteren Verbindungsleitung entnommen und init- 
io tels einem druckaufbauenden Volumenf orderer in eine 
beheizte Druckleitung (4) gepumpt. Die Druckleitung 
(4) ist am Pumpenaustritt mit einer Dosierleitung fur 
Diol ausgestattet, das uber statische Mischelemente 
mit der Reaktionsmasse innig vermischt wird. Je nach 
15 Produkt kann hier ein Druck von bis zu 10 bar iiber 
ein Druckhalteventil eingestellt worden. Alternativ 
kann die Durchmischung und der Druck auch durch eine 
spezielle Mischpumpe erzeugt werden. 

20 Durch die Einbringung des Diols unter Druck wird eine 

spontane Umsetzung mit den Carboxyl- oder Methoxy- 
gruppen eingeleitet, die im Zeitbereich von 1 bis 5 
Minuten ablauft und nach Entspannung auf atmosphari- 
schen bzw. unteratmospharischen Druck beendet ist. 

25 Die Reaktionszeit wird dadurch eingestellt, daft ein 

Teil der Druckleitung in Form einer Heizwendel in der 
obersten Reaktionszone des Turmreaktors angeordnet 
ist. Der Doppelmantel sorgt dafur, daB die durch Ent- 
spannung abgekiihlte Reaktionsmasse wieder auf Reakti- 

30 onstemperatur gebracht wird. 

Die entspannte Reaktionsmasse wird nun durch eine 
Fallstromkaskade (7) geleitet, die aus mindestens 2 
vorzugsweise 4 bis 5 mit Heizwendeln bestuckten Reak- 
35 tionsschalen besteht, in die das Produkt zentrisch 

und unter der Oberflache abgetaucht einlauft. Das Re- 
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aktionsgas wird hingegen getrennt aus der jeweils 
daruberliegenden Schale, mittels ebenfalls abgetauch- 
ten Rohren durch die Reaktionsmasse geleitet. Hieraus 
ergibt sich ein Dif f erenzdruck, der sich vorzugsweise 
als Druckerniedrigung von Schale zu Schale von oben 
nach unten auswirkt. 

Das Produkt aus der zweiten bis x-ten Schale lauft 
jeweils an der aufieren Wandung, die als zusatzliche 
Ausdampf flache wirkt, jeder Schale in einen konisch 
geformten Sammler, dessen Ablauf sich zentrisch am 
tiefsten Punkt des Konus befindet. Im Sammler befin- 
den sich auch die Tauchrohre, die das Reaktionsgas in 
die nachste Schale einleiten. Die Schalen werden vor- 
zugsweise fur eine Verweilzeit von 5 bis 10 min aus- 
gelegt, urn den erwunschten Reaktionsf ortschritt zu 
erzielen. Zur Steuerung der Reaktionstemperatur , vor- 
zugsweise einer sanften Erhohung urn 2 bis 10 °C je 
Schale, ist jede Schale mit Heizwendeln ausgestattet . 

Aus der Anordnung ergibt sich, dafi das Reaktionsgas 
im Gleichstrom mit dem Produktflufi gefuhrt wird, wo- 
bei das Gas durch die Reaktionsmasse perlt und dort 
einerseits fur eine optimale Durchmischung sorgt, an- 
dererseits wegen des Druckabfalls bei gleichzeitiger 
Tomperaturerhohung seine Sattigungsgrenze nicht er- 
reicht und dadurch auf nahmef ahig bleibt fur sich neu- 
bildendes Reaktionsgas (Schleppef f ekt ) . Ein weiterer 
wichtiger Effekt der beschriebenen Fallstromkaskade 
ist, dafi die anfanglich noch vorhandenen niedrigsie- 
denden kurzkettigen Oligomere des Produkts mit dem 
Reaktionsgas in die Reaktionsmasse zuruckgefuhrt wer- 
den und dort weiter an der Reaktion teilnehmen. Wei- 
ter fordert die Blasenbildung durch das Einleiten des 
Gases in die Reaktionsmasse, durch zusatzliche Ober- 
f lachenbildung und Kontakt mit dem gasformigen Diol 
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die Geschwindigkeit der Reaktion. 

Dieses ist beispielsweise bei Ruhrkaskaden nicht ge- 
geben und verringert damit die Ausbeute und verur- 
sacht Storungen in den nachf olgenden Kondensatoren 
und Vakuumeinrichtungen. 

Sofern zur Einmischung von zusatzlichen Additiven 
Oder Diol erf orderlich, kann in der letzten Schale 
ein schrag angestellter Ruhrer (10) angeordnet wer- 
den, der die Dampfblasendurchmischung unterstutzt. 

Die Reaktionsmasse wird im weiteren durch eine geeig- 
nete Zufuhrung zur erneuten Entspannung in einer hy- 
dro zyklonahnlich ausgebildeten Anordnung gebracht, 
die wie die vorherigen Schalen mit Heizwendeln zur 
Temperaturnachfuhrung ausgestattet ist. Die Gas- 
/Flussigtrennung erfolgt an der Oberflache, wobei 
durch geeignete Schikanen sichergestellt ist, daft die 
Reaktionsmasse uber den gezackten Auflenrand der Scha- 
le gleichmaBig ablauft, unbeeinf lufit von sich bilden- 
den Reaktionsgasblasen. Die an der Peripherie ablau- 
fende Reaktionsmasse wird auf einem Rohrboden - eben- 
falls auf dessen Peripherie - aufgefangen und ver- 
teilt sich unter Zuhilf enahme von sogen. "Gassen" 
gleichmaliig auf dem Boden. 

Der Rohrboden ist Teil eines Gerad-Rohrbiindels (9), 
das gleichzeitig der Filmbildung an den inneren Rohr- 
flachen und dem Warmetausch dient. Jedem Rohr im Bun- 
del ist ein Einlauf zylinder (11) zugeordnet. Dieser 
ist mit einer Reihe nichtaxialer , uberlappender 
Schlitze mit einer besonders abgeglichenen Geometrie 
an seiner Peripherie ausgefuhrt. Die Geometrie ist so 
festgelegt, dafi 
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ein Mindestniveau fur alle Rohre zur gleichmafti- 
gen Flussigkeitsverteilung eingehalten wird, 

fur ein bestimmtes Viskositatsspektrum nur ge- 
5 ringe Niveaudif f erenzen auftreten, 

Durchsatzanderungen eine proportionale Niveauan- 
derung bewirken und die innere Rohrflache tiber 
die gesamte Rohrlange gleichmafiig benetzt wird, 

10 

die obere Kante der Einlauf zylinder (11) als 
Notuberlauf dient und mit einer gezackten Krone 
ausgerustet ist. 

15 Der Rohrdurchmesser wird so gewahlt, dalJ er groBer 

als die groBtmoglich entstehende Reaktionsgasblase 
ist. Der Reaktionsdampf wird im Gleichstrom mit dem 
herablaufenden Produktfilm gefuhrt. Das Verhaltnis 
Rohrlange zu Rohrdurchmesser soli zwischen 10 und 25 

2 0 liegen und die Oberflache der Fallf ilmrohre muB der 

Benetzbarkeit des Produktes angepaBt sein. Das Pro- 
dukt tritt als Film und/oder Strahnen an der Unter- 
seite der Fallf ilmrohre aus, wird durch konische 
Sammlerbleche, die den Gasstrom hindurchlassen, zu- 

25 sammengefuhrt und einer zweiten Fallf ilmreaktionszone 

an der Peripherie zugefuhrt. Diese ist prinzipiell 
gleich gestaltet wie die erste Zone, berucksichtigt 
aber die erhohten Viskositaten durch entsprechende 
Mafinahmen an den Einlauf zylindern (11), Verteilung 

30 der Rohre und Lange des Moduls. 

Unterhalb des Moduls befindet sich eine Vorrichtung 
zur Zusammenfuhrung der Schmelze, die im Zentrum ein 
Zentralrohr fur die Durchfuhrung der Reaktionsgase 
35 und das Produkt enthalt. Das an der Vorrichtung vor- 

zugsweise an der Wandung, ablaufende Produkt wird 
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durch eine Spoilereinrichtung (12) vom Gasstrom ge- 
trennt, der umgelenkt und im Gasraum des integrierten 
Vorpolymersaitimlers abgefuhrt wird. Das gesammelte 
Vorpolymer wird nach einer Beruhigungs- und Nachreak- 
tionszeit von 5 bis 15 Minuten liber ein zentrales 
Rohr aus dem Sammler ausgetragen und kann nun einer 
Weiterbehandlung, z.B. einer Granulierung mit nach- 
folgender Festphasennachkondensation oder einer 
Schmelzphasennachkondensation unterzogen werden. 
Fur bestimmte Produkte ist die Moglichkeit vorgesehen 
einen Teilstrom des Vorpolymers in das untere Fall- 
filmmodul zuruckzuf uhren und mit dem Vorprodukt aus 
dem oberen Fallf ilmmodul zu mischen, so daii auf ein- 
fache Weise die Reaktionszeit vorteilhaft verlangert 
werden kann. 

Die AuBenhulle des Reaktors ist mit einem Heizmantel 
ausgestattet der vorzugsweise fur die Beheizung als 
aktive Isolation, mit einem synthetischen Warmetra- 
gerdampf vorgesehen ist. Das fur die Reaktion erfor- 
derliche Temperaturprof il wird mit Hilfe der inneren 
Heizflachen zonenweise im wesentlichen mit einem 
flussigen Warmetragerol erzeugt. Die Reaktionsgase 
aus den verschiedenen Zonen werden durch ubliche Ein- 
richtungen wie Kondensatoren, Kolonnen und Vakuumssy- 
stemen abgefuhrt, wobei im wesentlichen das Diol mit 
geringen Oligomeranteilen in den Prozess zuruckge- 
fuhrt wird. 

Fig. 2 zeigt eine weitere Variante des Turmreaktors 
(1), die die wesentlichen Elemente wie in Fig. 1 auf- 
weist . 

Allerdings wird bei dieser Variante des Turmreaktors 
anstelle des Druckhalteventils und der statischen Mi- 
schelemente eine spezielle Mischpumpe verwendet. 
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Ebenso wird bei dieser Variante auf die Verwendung 
eines schrag angestellten Ruhrers zur Einmischung zu- 
satzlicher Additive und Diole verzichtet. 

5 Beispiel 1 

1. Eine auf 20-90 °C temperierte Paste aus den Re- 
aktanten PTA und Diol oder das flussige Carboxyester 
und Diol mit einer Temperatur von 150 °C bei Molver- 

10 haltnissen zwischen 0,8 und 1,8 werden in eine erste 

Kammer injiziert mit der existierenden Monomer/Vor- 
polymerisat-Reaktionsmasse im Warmetauscher mit aus 
dem Hydrozyklon rezirkulierten Produkt und mindestens 
einem Katalysator intensiv vermischt. 

15 

2. Entgasung durch Entfernung der Nebenprodukte in 
einer Grofienordnung zwischen 30 und 90% vorzugsweise 
4 0 und 6 0% "in situ" wahrend des Durchganges durch 
den Warmeaustauscher, der die Reaktionsdampf e in den 

20 Hydrozyklon fiihrt uber einen 1 Schornstein 1 -Kanal 

(Gas/Flussigkeit-Trennung) . 

3. Die Reaktionsmasse wird weiter entgast in einen 
verbundenen Hydrozyklon bei Drlicken zwischen 500 bis 

25 3000 hPa. 

4. Einspritzen eines Tragergases am Boden des Hydro- 
zyklons fur eine weiter verbesserte Entfernung von 
Nebenprodukten. Als Tragergas kann jedes inerte Medi- 

30 urn oder eines der gereinigten gasf ormigen Nebenpro- 

dukte (uberhitzt) eingesetzt werden. 

5. Uberfuhren der Reaktionsmasse durch ein unter 
Druck stehendes Rohr und gleichzeitiges Zufiigen von 

35 Teilen des Diols zu der Masse in Mengen zwischen 0,03 

bis 0,5 mol/mol Saure bzw. Dimethylester , vorzugswei- 
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se zwischen 0,1 und 0,3 mol/mol Saure bzw. Dimethyle- 
ster, urn eine sofortige Reduktion der Carboxylgruppen 
oder einen Austausch von Ester-Endgruppen zwischen 
20-80%, vorzugsweise 40-60% der im Hydrozyklon vor- 
5 handenen Saure oder Ester-Endgruppen zu erzielen. 

6. Uberftihrung der Reaktionsmasse in eine erste Scha- 
le urn die zuvor gebildeten Nebenprodukte zu entfernen 
und die Reaktionsmasse mittels des Heizmantels des 

10 unter Druck stehenden Rohrs in dem Behalter wieder 

auf zuheizen. 

7. Das Produkt wird durch mindestens zwei oder eine 
Mehrzahl von dampf geruhrten integrierten Schalen mit 

15 einer Verweilzeit zwischen 5 und 15 min gefiihrt, wo- 

bei die Temperatur stetig in Schritten von 1 bis 20°C 
erhoht und der Druck stetig urn 5 bis 50 hPa pro Scha- 
le verringert wird. Die durch Fortsetzung der Reakti- 
on erzeugten Dampfe sind in einem nichtgesattigten 

2 0 gasformigen Zustand und werden unterhalb der Flussig- 

keitsoberflache der folgenden Schale eingefuhrt, wah- 
rend das Produkt f ltissigkeitsdicht in den folgenden 
Behalter einflieBt. Die Dampfe fordern das Entfernen 
der Reaktionsseitenprodukte durch intensive Vermi- 

25 schung mit dem Primarprodukt . Zusatzlich kann ge- 

trocknetes Inertgas oder ProzeBgas in die erste Scha- 
le eingelassen werden, um weiter den Reaktionsf ort- 
schritt durch Sattigung von Dampf und Gas zu verbes- 
sern. Der erhaltliche Reaktionsf ortschritt liegt zwi- 

30 schen 10 und 40% fur die simultanen Reaktionen zwi- 

schen Carboxyl und Hydroxylgruppen ebenso wie Este- 
rendgruppen. 



35 



8 . Das Produkt wird in einen weiteren Flashbehalter 
uberfuhrt, in dem ein um 1/5 bis 1/50 geringerer 
Druck als im letzten dampf geruhrten Behalter herrscht 
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und die Reaktionstemperatur wird urn 2 bis 2 0 °C er- 
hoht. Die resultierenden Polyester besitzen eine Ket- 
tenlange von 5-20, vorzugsweise zwischen 10 und 15 
Wiederholeinheiten bei einem Umsatz von mehr als 
5 99,5%. 

9. Fliefienlassen des Polyesters durch mindestens ein 
hoch oberf lachenaktives Rohrfeld, in dem jede Pro- 
duktteilmenge gleichmaBig der Temperatur und Oberfla- 

10 che ausgesetzt wird, woraus ein Vorpolymer resul- 

tiert, das vorzugsweise zwischen 20 und 35 Wiederho- 
leinheiten und einem Umsatz von 99,8% aufweist. Die 
uberhitzten Reaktionsgase werden im Gleichstrom mit 
den Polymerf ilmen nach unten gefiihrt und absorbieren 

15 jedes neu auftretende gasformige Nebenprodukt der Po- 

lymerf ilme. Diese Anordnung ermoglicht eine Durchfiih- 
rung des Verfahrens zu den obigen Bedingungen in ei- 
nem Zeitraum zwischen 5 und 30, vorzugsweise 8 und 16 
min. 

20 

10. Zum Ausgleich der molekularen Verteilung verweilt 
das Produkt zwischen 2 und 10 min im System. 

11. Das Polymer wird in einen Polykondensationsreak- 
25 tor uberftihrt, in dem ein PG von 80-150 erreicht 

wird. Ein geeigneter Reaktor wird beispielsweise in 
der US 5,779,986 und der EP 0 719 582 beschrieben. 

12. Alternativ kann das nach 2 bis 10 min abgepumpte 
30 Produkt zu einem Granulat verarbeitet werden, das 

dann weiter im festen Zustand warmebehandelt werden 
kann, urn ein Polymer mit einem PG von 90- 200 zu er- 
halten. 



35 



Sowohl Polymere hergestellt nach Punkt 1-11 als auch 
Punkt 1-10 und Punkt 12 sind hervorragend geeignet 
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fur f aserbildende Prozesse, als Harz fur Flaschenan- 
wendungen, insbesondere fur "stille Wasser" sowie fur 
die f ilmbildende und technische Kunststof f anwendung . 

Sie fallen u.a. auf durch einen urn bis zu 2,5 Punkte 
verbesserten Gelbgrad gemessen gemaB CIELAB (b*-Wert) 
und in einem bis zu 5 Punkte verbesserten Weiiigrad 
(L*-Wert) . 

Diese Analysen deuten u.a. darauf hin, daii es sich 
gegenuber den in bisher ublichen Verfahren und Ausru- 
stungen hergestellten Polymeren urn Polyester von ho- 
her Reinheit handelt. 

Das erf indungs gemaB e Verfahren und die Vorrichtung 
stellen deshalb gegenuber dem Stand der Technik ein 
neues und in seinen Merkmalen f ortschrittliches Kon- 
zept dar. 
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Patentanspruche 



5 1. Verfahren zur kontinuierlichen Herstellung von 

hochmolekularem Polyester durch Veresterung von 
Dicarbonsauren und/oder Umesterung von Dicarbon- 
saureestern mit Diolen in Gegenwart von Kataly- 
satoren unter Bildung eines Vorpolymers und des- 
10 sen Polykondensation zum hochmolekularen Poly- 

ester , 

dadurch gekennzeichnet , daJ5 man 

al) eine Paste und/oder eine Auf schlammung der 
Dicarbonsaure und des Diols herstellt, wo- 
15 bei ein Molverhaltnis von Diol zur Dicar- 

bonsaure von 0,8 bis 1,8, eine Temperatur 
von 20 bis 90° und ein Druck zwischen 0,1 
bis 1,0 bar eingehalten wird, oder 

a2) den Dicarbonsaureester auf schmilzt und die- 

2 0 sen zusammen mit dem Diol im Molverhaltnis 

von Diol zu Dicarbonsaureester von 1,2 bis 
1,8 bei einer Temperatur von 145 bis 165° 
vermis cht, 

b) die Produkte aus al) und/oder a2) kontinu- 
25 ierlich einem Turmreaktor zufiihrt und im 

Turmreaktor kontinuierlich, simultan und 
unterbrechungslos eine Veresterung und/oder 
Umesterung bis zur Vorkondensation durch- 
ftihrt, wobei folgende Bedingungen eingehal- 

3 0 ten werden: 

bl) die Produkte aus al) und/oder a2) werden 
einer Behandlung bei einer Temperatur von 
170 bis 270 °C und einem Druck von 0,3 bis 
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3 bar unterzogen, wobei in diesem ersten 
Reaktionsschritt eine Teilmenge des Kataly- 
sators zugeftihrt und die Reaktionsdampf e in 
situ aus dem Reaktionsgemisch entfernt wer- 
5 den, 

b2) das Produkt des Reaktionsschritts bl) wird 
kontinuierlich in eine Rohrstrecke iiber- 
ftihrt und bei einem Druck von 1 bis 10 bar 
und 200 bis 280 °C gehalten, wobei in die- 
10 sem Reaktionsschritt 0,03 bis 0,3 Mol Diol 

zugeftihrt werden, 

b3) das Produkt des Reaktionsschritts b2) wird 
kontinuierlich in eine weitere Zone tiber- 
fuhrt, bei der sich selbsttatig reduzieren- 
15 de Drticke im Bereich von 0,2 bis 1 bar und 

selbsttatig erhohende Temperaturen von 230 
bis 280 °C eingehalten werden, wobei in die 
dritte Zone 0,02 bis 0,2 Mol Diol und eine 
Teilmenge des Katalysators zugeftihrt wird. 

20 b4) das Produkt aus Reaktionsschritt b3) wird 

einer weiteren Reaktion bei 0,01 bis 0,1 
bar und 240 bis 280 °C unterzogen, und 

b5) die Reaktionsprodukte Wasser bzw. Methanol, 
Nebenprodukte und tiberschtissiges Diol aus 
25 den Reaktionsschritten bl) und b3) bis b5) 

werden entfernt und das Diol nach Reinigung 
fur die einzelnen Reaktionsschritte wieder 
zurtickgeftihrt, 

cl) das erhaltene Vorpolymer aus b4) in einem 
30 ublichen Polykondensationsapparat bei Tem- 

peraturen von 240 bis 290 °C und Drticken 
von 0,0002 bis 0,003 bar kontinuierlich po- 
ly kondensiert oder 
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c2) das erhaltene Vorpolymer einfriert, zu Pel- 
lets verarbeitet unci einer Nachkondensation 
in fester Phase bei Temperaturen zwischen 
160 und 230 °C unter konditioniertem Inert- 
5 gas unterzieht. 

2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeich- 
net, dali die in Reaktionsschritt bl) entstehen- 
den gasformigen Nebenprodukte und iiberschussiges 
Diol mittels eines Hydrozyklons in statu nascen- 

10 di abgetrennt werden. 

3. Verfahren nach Anspruch 2, dadurch gekennzeich- 
net, daB zur Unterstutzung der Abtrennung zu- 
satzlich durch den Boden ein Inertgas und/oder 
ein tiberhitztes ProzeBgas geleitet wird. 

15 4. Verfahren nach mindestens einem der Anspriiche 1 

bis 3, dadurch gekennzeichnet, daB in Reaktions- 
schritt bl) bei der Umesterung eine Temperatur 
von 170 bis 200 °C und ein Druck zwischen 0,3 
bis 1 bar eingehalten wird. 

2 0 5. Verfahren nach mindestens einem der Anspruche 1 

bis 4, dadurch gekennzeichnet, daB in Reaktions- 
schritt bl) bei der Veresterung eine Temperatur 
von 200 bis 270 °C und ein Druck zwischen 0,3 
bis 3 bar eingehalten wird. 

25 6. Verfahren nach mindestens einem der Anspruche 1 

bis 5, dadurch gekennzeichnet, daB bei der Ume- 
sterung der Druck in Reaktionsschritt b2) im Be- 
reich von 2 bis 5 bar, die Verweilzeit zwischen 
1 und 5 min sowie die Temperatur im Bereich von 

30 200 bis 240 °C und bevorzugt zwischen 210 bis 

230 °C liegt. 
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7. Verfahren nach mindestens einem der Anspriiche 1 
bis 6, dadurch gekennzeichnet, daB bei der Vere- 
sterung der Druck in Reaktionsschritt b2) im Be- 
reich von 2 bis 6 bar, die Verweilzeit zwischen 
5 1 und 4 min sowie die Temperatur im Bereich von 

220 bis 280 °C und bevorzugt zwischen 230 bis 
270 °C liegt. 

8 . Verfahren nach mindestens einem der Anspriiche 1 
bis 7, dadurch gekennzeich.net, daB bei der Ume- 
10 sterung in Reaktionsschritt b3) eine Temperatur 

von 220 bis 260 °C eingehalten wird. 

9. Verfahren nach mindestens einem der Anspriiche 1 
bis 8, dadurch gekennzeichnet , daB bei der Vere- 
sterung in Reaktionsschritt b3) eine Temperatur 

15 von 230 bis 280 °C eingehalten wird. 

10. Verfahren nach mindestens einem der Anspriiche 1 
bis 9, dadurch gekennzeichnet, daB in Reaktions- 
schritt b3) das aus Reaktionsschritt b2) konti- 
nuierlich zugefiihrte Reaktionsprodukt iiber eine 

2 0 Fallstromkaskade gefiihrt wird, wobei sich ein urn 

2 0 bis 60 mbar fallender Druck und eine urn 5 bis 
20 °C steigende Temperatur je Kammer einstellt, 
wodurch ein Vorkondensat mit 5-2 0 Wiederholungs- 
einheiten und einem Umsatz von 98,5 bis 99,5 % 
25 bei der Umesterung bzw. einem Umsatz von 97 bis 

99,5 % bei der Veresterung entsteht. 

11. Verfahren nach Anspruch 10, dadurch gekennzeich- 
net, daB zusatzlich zum gebildeten ProzeBgas ein 
Inertgas und/oder ein weiteres iiberhitztes Pro- 

3 0 zeBgas zur Unterstiitzung der Abtrennung der Ne- 

benprodukte in mindestens die erste Schale unter 
die Reaktionsmassenoberf lache gefiihrt wird. 
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12. Verfahren nach Anspruch 10 oder 11, dadurch ge~ 
kennzeichnet, dafi die Verweilzeit in den einzel- 
nen Schalen im Bereich von 5-15 min liegt. 

13. Verfahren nach mindestens eineiu der Anspruche 10 
5 bis 12, dadurch gekennzeichnet , dafl die Produkt- 

zufuhr in den Schalen zentral erfolgt und das 
Produkt am AuBenrand der Schale gleichmaBig ver- 
teilt liber die AuBenwand ablauft zur beschleu- 
nigten Entgasung und danach wieder zentral zu- 
10 sammengefuhrt wird. 

14. Verfahren nach mindestens einem der Anspruche 1 
bis 13, dadurch gekennzeichnet, daB im Reakti- 
onsschritt b4) , die als Fallf ilm-Reaktionszone 
ausgebildet ist, die Reaktion bevorzugt bei 245 

15 bis 270 °C und 0,01 bis 0,05 bar mit einer Ver- 

weilzeit von 4 bis 30 min weitergef uhrt wird, 
wobei ein Vorkondensat mit 10-40 Wiederholungs- 
einheiten und einem Umsatz von 99,8 % entsteht. 

15. Verfahren nach mindestens einem der Anspruche 1 
20 bis 14, dadurch gekennzeichnet, daB das Reakti- 

onsprodukt nach Verlassen der einen oder mehre- 
rer Fallf ilmzonen b4) durch einen beheizten Ko- 
nus zusammengefuhrt wird und in seinem zentralen 
Bereich mittels Spoiler eine Gas-Flussigtrennung 
2 5 vorgenommen wird. 

16. Verfahren nach mindestens einem der Anspruche 1 
bis 15, dadurch gekennzeichnet, daii man als Diol 
1, 4-Butandiol verwendet. 

17. Verfahren nach mindestens einem der Anspruche 1 
30 bis 16, dadurch gekennzeichnet, dafi man als Di- 

carbonsaure Terephthalsaure verwendet. 
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18. Verfahren nach mindestens einem der Anspriiche 1 
bis 17, dadurch gekennzeichnet, dafi man als Di- 
carbonsaureester Dimethylterephthalat (DMT) ver- 
wendet . 

5 19. Verfahren nach mindestens einem der Anspriiche 1 

bis 18 , dadurch gekennzeichnet, da£ als Kataly- 
satoren Antimon-, Germanium-, Zinn- und/oder Ti- 
tanmetall oder organische Verbindungen hiervon, 
auch in poroser Tragersubstanz, verwendet wer- 
10 den. 

20. Vorrichtung zur Durchfuhrung des Verfahrens nach 
mindestens einem der Anspriiche 1 bis 19, umfas- 
send mindestens einen Ruhrapparat, Reaktionszo- 
nen fur die gleichzeitige Veresterung und/oder 
15 Umesterung sowie Vorkondensation ebenso wie min- 

destens einen Polykondensationsreaktor fur Fest- 
und/oder Fliissigphase, wobei die einzelnen Reak- 
tionszonen miteinander verbunden sind, 

20 dadurch gekennzeichnet, dali die Reaktionszonen 

in einem Turmreaktor (1) vereinigt und minde- 
stens mit einem Reaktor fur die Polykondensation 
verbunden sind, wobei der mindestens eine Turm- 
reaktor wie folgt aufgebaut ist: 

25 - Im unteren Drittel ist der Turmreaktor (1) 

in Form eines Hydrozyklons (2) mit anhan- 
gendem Warmetauscher (5) ausgebildet und 
weist eine Zufuhrung (3) fur die Paste, 
Auf schlammung und/oder flussiges Rohstoff- 

30 gemisch auf, 

der Hydrozyklon (2) ist uber eine Drucklei- 
tung mit der Kopfseite des Turmreaktors (1) 
verbunden; 
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die Kopfseite des Turmreaktors (1) ist im 
oberen Drittel in Form einer Fallstromkas- 
kade (7) ausgebildet; 

die Kaskade (7) steht liber eine Leitung mit 
dem mittleren Teil des Turmreaktors in Ver- 
bindung der in Form einer ein- oder mehr- 
stufigen Fallfilmzone (9) mit Vorentspan- 
nung (8) ausgebildet ist, 

Vorrichtung nach Anspruch 20, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB der Hydrozyklon (2) einen Bruden- 
stutzen aufweist und im unteren Teil des Turmre- 
aktors mit einem Warmeaustauscher (5) verbunden 
ist, so daB das Produkt im natlirlichen oder er- 
zwungenen Kreislauf liber den Warmeaustauscher 
(5) in den Hydrozyklon (2) geflihrt werden kann. 

Vorrichtung nach Anspruch 21, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB der Warmeaustauscher (5) einen se- 
paraten Gaskamin (6) aufweist, der in einen obe- 
ren Teil des Zyklons (2) fuhrt. 

Vorrichtung nach mindestens einem der Ansprliche 
2 0 bis 22, dadurch gekennzeichnet, daB die Kas- 
kade (7) mindestens zwei Schalen, bevorzugt vier 
Reaktionsschalen aufweist. 

Vorrichtung nach Anspruch 23, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB in mindestens einem Kaskadenbe- 
reich ein Rlihraggregat (10) integriert ist. 

Vorrichtung nach mindestens einem der Ansprliche 
20 bis 24, dadurch gekennzeichnet, daB die 
Druckleitung (4) als Doppelmantelleitung ausge- 
bildet ist, die sich im Inneren der ersten Kopf- 
kaskade als Heizwendel fortsetzt. 
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26. Vorrichtung nach mindestens einem der Anspruche 
20 bis 25, dadurch gekennzeich.net , daft die 
Druckleitung (4) mit einem Volumenf orderer und 
statischen Mischelementen oder einer Mischpumpe 

5 ausgestattet ist. 

27, Vorrichtung nach mindestens einem der Anspruche 
2 0 bis 2 6, dadurch gekennzeichnet , dafi> der Hy- 
drozyklon einen Inert-Gaseintritt in seinem ko- 
nischen Bereich besitzt. 

10 28. Vorrichtung nach mindestens einem der Anspruche 

2 0 bis 27, dadurch gekennzeichnet, da£ eine der 
Kopfkaskaden im Brudenbereich einen Inert- 
Gaseintritt besitzt. 

29. Vorrichtung nach mindestens einem der Anspruche 
15 2 0 bis 28, dadurch gekennzeichnet, daft die Vor- 

entspannungszone (8) zum Fallf ilmteil die Form 
eines Hydrozyklons hat. 

30. Vorrichtung nach mindestens einem der Anspruche 
20 bis 29, dadurch gekennzeichnet, da£ die Vor- 

20 entspannungszone mit mindestens einer weiteren 

Druckreduzierkammer ausgestattet ist . 

31. Vorrichtung nach Anspruch 20, dadurch gekenn- 
zeichnet, dail die mindestens eine Fallfilmzone 
(9) ein Rohrfeld aufweist. 

25 32. Vorrichtung nach Anspruch 31, dadurch gekenn- 

zeichnet, daft jedem Rohr der Rohrf elder ein Ein- 
laufzylinder (11) zugeordnet ist, der eine 
gleichmaBige Benetzung der Rohrinnenseiten si- 
cherstellt, wobei dieser 

3 0 - mit tiber lappenden, nicht-axialen Schlitzen 

am Umfang ausgestattet ist, 
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aufgrund des Schlitzdruckverlustes eine 
konstante Fullhohe oberhalb der Rohrreihen 
erzeugt wird 

und einen Maximaluberlauf mit gezackter 
Krone besitzt, 

die Schlitze so ausgebildet sind, daft Vis- 
kositatsunterschiede keine Anderung der 
Fullhohe bewirken, wohl aber eine propor- 
tionale Anderung von Fullhohe zu Fliissig- 
keitsdurchsatz . 

Vorrichtung nach mindestens einem der Anspriiche 
30 oder 32, dadurch gekennzeichnet , daft die Lan- 
ge der Fallf ilmrohre so bemessen ist und die in- 
neren Oberflachen eine Struktur aufweisen, daft 
eine totale Benetzung in Abhangigkeit der Pro- 
duktviskositat erfolgt (L:D > 10 < 25). 

Vorrichtung nach mindestens einem der Anspriiche 
30 bis 33, dadurch gekennzeichnet, daft der 
Durchmesser der Fallf ilmrohre grofter als die 
groftte auftretende Reaktionsdampfblase gewahlt 
wird und daft die Reaktionsbruden im Gleichstrom 
mit dem abwartsf lieftenden Produkt geftihrt wer- 
den. 

Vorrichtung nach mindestens einem der Anspriiche 
2 0 bis 34, dadurch gekennzeichnet, daft die Reak- 
tionsgase und/oder Fremdgas von Reaktionszone zu 
Reaktionszone im Gleichstrom mittels abgetauch- 
ten Zufuhrungen durch die Reaktionsf lussigkeit 
geleitet werden. 

Vorrichtung nach mindestens einem der Anspriiche 
2 0 bis 35, dadurch gekennzeichnet, daft der ge- 
samte Turmreaktor mit einem Mantel zur Beheizung 
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mit organischem Heizmedium in Dampfform ausgeru- 
stet ist. 

37. Vorrichtung nach mindestens einem der Ansprtiche 
20 bis 36, dadurch gekennzeichnet , da£ alle War- 
5 metauschf lachen in den einzelnen Zonen fur fltis- 

sigen Warmetrager zur prozefirelevanten Terapera- 
tur~ und Warmemengenverteilung ausgertistet sind. 
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